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@ Dichtungsmasse zur Herstellung von Mehrscheibenisolierglas 

(g) Beschrieben wird eine Dichtungsmasse zur Herstellung 
von Mehrscheibenisolierglas, die silanmodifizierten Bu- 
tylkautschuk enthalt und als Abstandhafter zwischen den 
Glastafein des Mehrscheibenisolierglases dient. 
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Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung beirifft eine neue Dichiungsniasse, die zur Hersiellung von Mehrscheibenisoliei^glaseinhei- 
!en geeignet ist. 

s Isolierclas besiehl aus niindestens zwei durch einen Abstandhalier voneinander geirennten Glasscheiben. Der Ab- 
standhalier ist ini Randbereich der Glasscheiben plaziert. Iiu Regelfall ist diese Anordnung durch eine Konibination von 
zwei verschiedenen Dichtungsmassen versiegelt. Durch die ihennische and akustischeEntkopplung beider Glasscheiben 
erhalt man ein warinedanimendes und schalldamiuendes Bauelentent. dessen Eigenschaften noch durch Fullung niii di- 
versen Gasen (z, B. Edelgase wie Argon, Krypton oder Xenon, oder Schwergase wie Schwetelhexattuorid) und vor allem 

10 durch Verwendung von Beschichtungen auf dem Glas verbessen werden konnen. 

Der bei handelsiiblichen Isolierglasanordnungen verwendeie Abstandhaltertyp ist ein Ilohlprofil aus Metall (vorzugs- 
weise Aluniinium, verzinkter Stahl oder Edelstahl) oder aus Kunststoff(z, B. Polycarbonat), der im Hohlrauin ein Trock- 
nungsniittelgranulat zur Adsorption von Feuchiigkeii und eventuell auch Tjosungsmittelresten aufnehnien kann, wobei 
der Hohlrauni durch kleine Offnungen Verbindung zuni eingeschlossenen Scheibenvolumen hat und dieses U-ocknen 

15 kann. Der Abstandhalter ist so auf dem Glas positioniert, daB er zusammen mit den Randbereichen der Glasscheiben eine 
Fuge bildet. 

Die ubiicherweise verwendeten Dichtungsmassen fiir Mehrscheibenisolierglas giiedem sich in zwei Kaiegorien: Ein 
Primardichtstoff ("Butyl") dient zur Abdichiung der Einheit gegen eindringende LufUeuchtigkeit und gegen ausuretende 
Fiillgase und basiert auf Isobutylen-Polymeren, die eine nur geringe Wasserdampfpernieabiliiat aufweisen: er befindet 

20 sich zwischen der zum Glas ausgerichteten Rache des Abstandhalters und dem Glas. Ein Sekundardichtstoff, der zur ela- 
stischen Verklebung dient, der im Regelfall zur verbesserten (Jlashaftung Si lane e nth alt und der alien klimalisch beding- 
ten Belastungen standhalten mu6, fiillt die zwischen den Glasscheiben und dem Abstandhalter gebildete Fuge aus. Der 
Sekundardichtstoff besteht im Regelfall aus zweikomponentigen raumtemperaturhartenden Dichtungsmassen, wie Poly- 
sulfid, Polyurethan oder Silikon. Die Fullung der Fuge mit einem SchmelzklebstofF auf Basis Butylkautschuk ("Butyl 

25 Hotmelt") ist ebenfalls eine gebrauchliche Variante. In diesem Fall kann die Verwendung eines Primardichtstoffes ent- 
fallen, da der "Bulyl Holinell" bereits aufgrund der ebenfalls guten DichligkeiL gegen Wasserdaiiipf zur alleinigen Ab- 
dichtung dicncn kann. 

Ein groBer Nachteil bei der Isolierglasfertigung nach dem bisher beschriebenen Verfahren ist die Verwendung einer 
Vielzahl von Materialien. die in einer Reihe von diversen Arbeitsschritten kosteniniensiv verarbeitet werden mussen. Ein 

30 erster Schritt zu einer besseren Automatisierung der Isolierglasfertigung wurde mit dem sogenannten "Biver-System" 
oder dem neueren "TPS-System" getan, wie z. B. in der Patentanmeldung EP-A-0714964 beschrieben. Bei diesen Sysie- 
men wird ein Strang aus einem thermoplastisch verarbeiibaren Material auf der Basis von Isobutylen-Polymeren mil ei- 
nem eingearbeiteten Trocknungsmittel mittels einer geeigneten Maschine auf eine erste Glastafel exU-udiert, die zweite 
Glastafel dariiber gelegt und dann auf einen vorgegebenen Abstand verpreBt, Die auch bei diesem Verfaliren entstehende 

35 Fuge zwischen dem Strang auf Basis von Isobutylen-Polymeren und dem Glas wird wie bisher mit einer herkoramlichen 
zweikomponentigen raumtemperaturhartenden Dichtungsmasse gefiillt, die zur elastischen \ferklebung dient Der innere 
Strang aus dem thermoplastisch verarbeiibaren Material iibemimmt neben der Funktion eines "Abstandhalters" auch die 
der Wasserdampf und Gassperre und die eines Trocknungsmitteis. 

Dieses Isoherglasfertigungssystem birgt in sich den groBen Nachteil, daB zur elastischen Versiegelung der Mehrschei- 

40 benisolierglaseinheiten eine zweikomponenlige raumteniperaturhartende Dichtungsmasse verwendet werden muB, wo- 
durch unier anderem Spulverluste bei Stillstandszeiien der Versiegelungsapparalur entstehen und eventuell ein "Zuwach- 
sen" der Versiegelungsapparalur durch langsames Ausharten der im Mischer verbliebenen angemischlen Materialresle 
eintrilt. Ein weiterer Nachteil ist das Einhalten einer gewissen Wartezeit, innerhalb der die zweikomponenlige Dich- 
tungsmasse bis zu einer gewissen Mindeslharte vemetzen muB, be vor die Mehrscheibenisolieiglaseinheiten abgestapell, 

45 verpackt und transportiert werden konnen. 

In derjapanischen Patentanmeldung JP-A-09086975 wird ein Verfahren zur Hersiellung eines flexiblen, selbslkleben- 
den gummiartigen Abstandhalters fur DoppelscheibenisoUerglas beschrieben, bei dem ein Abstandhalter aus einer Mi- 
schung eines leilvemetzten Butylkautschuks mil einer Organosiliciumverbindung, einem Trocknungsmittel und weiteren 
Inhaltsstoffen (Klebrigmacher, verstarkende und nichtverslarkend e Fullsloffe) geformt wird. Ein Nachteil dieses Verfah- 

50 rens liegt darin, daB nur eine physikalische Mischung der Komponenten vorhegt, in der die eingemischte Organosilici- 
umverbindung nur als Primer bei der Anwendung auf Glas fungiert und keine chemische Ankniipfung an das Polymer 
(teilvemelzter Butylkautschuk) moglich ist. 

In der deutschen Offenlegungsschrift DE-A-196 24 236 wird eine Schmelzklebsloffzusammensetzung zur Hersiellung 
von Isolierglasem ohne zusatzlichen Abstandhalter beschrieben, die eine Mischung aus silanfunktionellen Polyisobuty- 

55 lenen, silanfunktionellen hydrierlen Polybutadienen und/oder silanfunktionellen Poly-a-olefinen mit nichu-eaktiven Po- 
lymeren wie Kautschuken, Poly-a-olefinen oder Polybulenen darstellt. Von Nachteil dabei ist, dab zum einen die ver- 
wendeten hydrierlen Polybutadiene und Poly-a-olefine aufgrund der hohen Wasserdanipfdurchlassigkeiten als Hauptbe- 
standteile der Mischungen nur bedingt geeignet sind und daB zum anderen die Synthese der silanfunktionellen Polyiso- 
butylene nur in einem umstandlichen mehrstufigen ProzeB, ausgehend von olefinisch oder hydroxy-terminierten Tele- 

60 chelen (Oligomere mit zwei funktionellen Fndgruppen), durch Umsetzu ng mit geeigneten ot^anofunktionellen Silanen 
erfolgen kann. Die ebenfalls in dieser Offenlegungsschrift angefuhrte Moglichkeit der Pfropfung (Reaktion zwischen ei- 
nem Polymer und einem meist kleinen Molekiil, bei der ein Polymer mit einer Seitengruppe an der Hauptketle gebildet 
wird) ist im Fall der Reaktion von organofunktionellen Silanen mil nichtfunktionellen Polyisobulylenen nichl durchfuhr- 
bar, da die gesattiglen Kohlenwasserstoffketten aus Isobutylen-Einheiten bei der Reaktion in kurzere Kettenbruchstiicke 

65 zerfallen (vgl. z. B. K. Kircher, Chemische Reaktionen bei der Kunststoffverarbeitung, Carl Hanser Verlag, Munchen, 
Wien 1982, S. 218). 

In der Patentanmeldung EP-A-0 312 967 wird eine Dichtungsmasse fur DoppelscheibenisoUerglas mit metallischem 
Abstandhalter beschrieben, die ein Polymer mil relativ niedrigem Molekulaigewicht (500 bis 30 000 g/mol) enlhalu das 
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aus einom gesaliigten Kohlenwassersioff aufgebaul isi mil mindestens einer Siliciuni enlhalienden, verneizbaren 
Gruppe. Bevorzugi werden solche Polyinere niit eineni Molckulargewicht von 1000 bis 15 000 g/inol. Von Nachreil hier- 
bei isi, daB aufgrund des niedrigen Molekulargewichis des vemetzbaren Polymers zwar fiir die Versiegeiung von hcr- 
komnilicheni Mehrscheibenisolierglas mil nieiallischeni Abstandhalter geeigneie niedrigviskose puinpfiihige Dichtungs- 
inassen erhalten werden, diese aber nichi fiir die Hersiellung von Isolierglaseinheiten ohne zusalzlichen Abstandhalier 5 
geeignei erscheinen. AuBerdeii) erfordert die Synihese der beschriebenen silanniodifizierten Polyisobutylene und hy- 
drierien Polybutadiene einen groBen apparaiiven Aufwand unier Venvendung von Losungsniilieln und Arbeilen unier 
Schutzgasaimosphare. 

Der Hrfindung liegl daher die Autgabe zugrunde, die Nachteile des Standes der 'lechnik zu uberwinden und eine neue 
Dichiungsmasse zur Versiegeiung von Mehrscheibenisolierglas zu entwickeln, niit der kosiengunsiig unier Einsparung lo 
von niehreren Arbeit sschritten Isolierglas gcfertigi werden kann und die insbesondere zusatzlich als Abstandhalter dient. 

Die Aufgabe wird durch eine Dichtungsniasse, die einen silaninodifizierten Bulylkautschuk enlhalt. gelost. Merkmale 
dererfindungsgeTTiaRen Dichiungsmasse sind in den Ansprlichen 1 bis 12angegehen. Die Anspriiche 13 bis 18 gehen die 
Verwendung der erfindungsgeraaBen Dichiungsmasse an. 

Uberraschendenveise wurde gefunden, dafi sich Bulylkautschuk auf einfache Art und Weise mil mercapiogruppenhal- 15 
tigen vemetzbaren Silanen modifizieren laBl und dafi dieser niodifizierte Bulylkautschuk zur Hersiellung einer Dich- 
iungsmasse geeignet isl, mil der sich koslengunstig Mehrscheibenisoherglas ohne zusalzlichen Absiandhaller fertigen 
laBi. 

Die erfindungsgemaBe Dichiungsmasse besieht aus silanmodifiziertem Bulylkautschuk und weiteren Inhaltssioffen. 
Die jeweiligen Anleile (in Gewichlsprozent) der verschiedenen Komponenten sind im folgenden aufgefuhrt: 20 



(a) silanmodifizierter Bulylkautschuk 5-70% 

(b) iheniioplastische Polymere 5-40% 

(c) Kautschuke ' 0^0% 

(d) klebrigmachende Zusatze 5-50% 

(e) Vemeizungskatalysatoren 0-2 
(0 haftvermittelnde Substanzen 0-5% 

(g) Siabilisatoren 0,1-4% 

(h) vcrstarkcndc und nichtvcrstarkcndc Fullstoffc 5-60% 

(i) Trocknungsmitiel 1-40% 



Vorzugs weise hat die erfindungsgemaBe Dichiungsmasse folgende Zusammensetzung: 



(a) silanmodifizierter Bulylkautschuk 10-60% 

(b) Iheniioplastische Polyinere 7-35% 

(c) Kautschuke ' 2-35% 

(d) klebrigmachende Zusatze 6—40% 

(e) Vemetzungskatalysatoren 0-1% 

(f) haftvermittelnde Substanzen 0-3% 

(g) Siabilisatoren 0,2-3% 

(h) verstarkende und nichtverstarkende Fiillsloffe 7-50% 

(i) Trocknungsmitiel 5-35% 



45 

Bulylkautschuk ist ein kommerziell erhalthches Polymer, bestehend aus den Monomereinheiten Isobulylen und Iso- 
pren, wobei die Isopren-Einheiten nur zu eineni geringen Anteil, im Regelfall bis zu 3 Molprozent, im Polymer enthalten 
sind (Beispiele sind diverse Buiyi-Typen der Firmen Bayer AG, Exxon Chemicals oder Kautschuk-Gesellschaft). 

Kommerziell erhalilich und der FunkiionaUsierung zuganglich sind auch teilvernetzie Butylkautschuk-Typen mit Ver- 
netzungsgraden bis zu 80%, die z. B. durch Einpolymerisieren eines bifunklionellen Monomeren (bei spiels weise Divi- 50 
nylbenzol) oder durch nachtragliche Vemetzung von Bulylkautschuk erhaltlich sind (Beispiele sind LC Butyl von Exxon 
Chemical, Kalar von Hardman und Polysar Butyl XL von Bayer). 

Die Silanfunktionalisierung des Butylkautschuks wird erreicht, indem man den festen Butylkautschuk (Molekulaige- 
wicht > 30 000 g/moi) bei erhohter Temperatur in einem geeignelen Mischaggregat, wie z. B. einem Kneler oder eineni 
Einschnecken- oder Doppelschnecken-Extruder, mit einem mercaptogruppenhaltigen, iiber Hydroxygruppen oder hy- 55 
drolysierbare Gruppen vemetzbaren Silan und einem Radikalbildner umsetzt. Erhohte 'lemperatur bedeutet hier eine 
Temperatur nahe bei oder uber der Zerfallsiemperatur des Radikalbildners, der (teil weise unter Abspaltung eines fluch- 
tigen Bestandteils, z. B. Sticks toff in Radikale zerf alien kann. Diese Radikale bewirken eine Abstraktion eines Wasscr- 
stoffatoms aus der Mercaptogruppe des mercaptogruppenhaltigen Silans unter Bildung eines Schwefelradikals. Dieses 
Schwefelradikal kann nun mit der ursprunglichen Tsopren-Rinheit innerhalb der Hauplketie des Butylkautschuks durch 60 
Substitution an der der Doppelbindung benachbarten Methylengruppe oder durch Addition an die Doppelbindung rea- 
gieren und ermoglicht auf diese Weise eine kovalente Bindung des mercaptogruppenhaltigen Silans an das Polymer. 

Von Vorieil ist hierbei, daB fiir diese Reaktion keinerlei zusatzlicher geratetechnischer Aufwand betrieben werden 
muB. Die Reaktion kann im gleichen Aggregat durchgefuhn werden, in dem auch spater die Mischung mit weiteren In- 
haltssioften zur erfindungsgemafien Dichiungsmasse erfolgt. 65 

Das mercaptogruppenhaliige Silan kann durch folgende allgemeine Formel beschrieben werden: 



3 
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wobei 

A gleich (CH2)m- Oder -R^-NH-CO-NH-R^- oder -R^-O-R^- oder -R^-S-R"^- ist, und 
TTi eine Zahl zwischen 1 und 10, bevor/.ugt 1 bis 6, besonders bevoTV.ugt 3, ist, und 

R^ R- eine substituierte oder unsubstituierte Alkylgruppe mil 1 bis 20 Kohlenstoffatomen, oder eine substituierie oder 
unsubstituierte Arylgruppe mit 6 bis 20 Kohlenstoffatomen, oder eine substituierte oder unsubstituierte Aralkylgruppe 
mit 7 bis 20 Kohlenstoffatomen ist, und 
R^ und R" gleich oder verschieden sein konnen, und 

X eine Hydroxygruppe oder eine hydrolysierbare Gruppe ist, und bei mehreren X im Molekul diese gleich oder verschie- 
den sein konnen, und 
a gleich 0, 1 oder 2 ist, und 
b gleich 0, 1.2 oder 3 ist, und 
die Summe von a und b nicht groBer als 4 ist, und 
n eine ganze Zahl zwischen 0 und 19 ist, und 
R\ R^ gleich -(CH2)n,- oder-(CH2)„,-NH-(CH2)n,- ist, und 
und R"* gleich oder verschieden sein konnen. 

Bcispiele fur die hydrolysierbare Gruppe X sind ein Wassersloffatoiii, eine Alkoxygruppe, eine Acyloxy gruppe, eine 
Kctoxiniatogruppc, cine Aminogruppc, cine Amidogruppc, cine Aminoxygruppc, cine Mcrcaptogruppc oder cine Alkc- 
noxygruppe. Unter den aufgefuhrten Gruppen sind die Alkoxygruppen bevorzugt, da sie unter milden Bedingungen hy- 
drolvsieren und leicht handhabbar sind. 

Bevorzugte mercaptogruppenhaltige Silane sind: 

00 Ha 
Si— OCH3 
00 H3 

3-Mercapto-propyl-trimethoxysilan (Handelsnamen: Dynasylan MTMO (Sivento), A-189 (OSi), Sila-Ace S 810 
(Chisso) und Silan GF 70 (Wacker)); 

OCH2CH3 

Si— OOH2OH3 
OCH2CH3 

3 -Mercapto- propyl- triethoxy silan (Handelsnamen: Dynasylan 3201 (Sivento), A-1891 (OSi)); 

CHs 

Si— OCH3 






OCH3 

3-Mercapto-propyl-methyl-diniethoxy silan (Handelsnatnen: Dynasylan 3403 (Sivento), Silan SLM 50970 (Wacker)). 

Der fiir die Pfroptreaktion notwendige Radikalbildner kann ausgewahlt werden aus der Gruppe der Azoverbindungen, 
wie Azoniirile (z. B. 2,2'-Azo-bis-isobutyronitril), Azoaniide (z. B. l,r-Azo-bis-fonnaniid), Azoalkane, -alkene, -alkine 
oder -aryle (z. B. 2,2'-Azo-bis-propan, 2,2'-Azo-bis-2-niethylbutan, Mcthyl-azo-3-propen, Azo-bis-( 1.1 -dimethyl)- 2- 
propin, 1,1,-Azo-bis-cumol, Phenyl-azo-triphenylmethan) oder Azocarboxylate (z. B. Dimelhyl-2,2'-azo-isobutyrat), 
aus der Gruppe der Peroxidverhindungen, wie A Ikyi peroxide (z. B. Di-tert-Butylperoxid oder Dicumylperoxid), Acyl- 
peroxide (z. B. Acelylperoxid, Propionylperoxid oder Dibenzoylperoxid), Hydroperoxide (z. B. tert-Butylhydroper- 
oxid), Peresler (z. B. tert-Butylperacetal oder tert-Butylperisobutyrat) oder Peroxycarbonate (z. B. Diisopropylperoxydi- 
carbonat) sowie aus der Gruppe der Redoxinitiatoren (z. B. die Kombinationen Hydroperoxid/Fe(II), Hydroperoxid/ 
Cu(n), Hydroperoxid/Cu(I), (wobei ein Hydroperoxid beschrieben werden kann durch die Forme I ROOH mit R = Alkyl- 
gruppe mit 1 bis 20 C-Atomen, oder R = Arylgruppe mit 6 bis 20 C-Atomen oder R = Aralkylgruppe mit 7 bis 20 C-Ato- 
men), oder die Kombination Wasserstoffperoxid/Fe(IT)) oder aus der Gruppe der sonstigen zu Radikalen zerfallenden In- 
itiatoren. Die Pfropfreaktionen lassen sich vorteilhaft mit 2,2 '-Azo- bis-isobutyronitril, Di-tert-Butylperoxid, Dicumyl- 
peroxid und Dibenzoylperoxid durchfuhren. 
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Die Zerfallsiemperatur des Radikalbildners liegi ini Fall der Redox iniiiatoren im Bereich von unter 0"C bis Liber 
Raumtemperaiur und im Fall der andcren bei spiel hafi autgefLihrten Iniiiatoren bei Teniperaiuren iiber Rauimeniperaiur; 
z. B. zersetzt sich 2,2'-Azo-bis-isobuiyronilril bei iiber 50°C und Dicuniylperoxid bei uber S2%\ Die Reakiion von Bu- 
tylkauischuk mil einem niercaptogruppenhaltigen Silan und eineni Radikalbildner wird in eineni geeignelen Aggregai, 
vorteilhafterweise in eineni Kneier, einem Einschnecken- oder eineni Doppelschneckeneximder, bei Teniperaiuren bis s 
ca. 220°C durchgetuhrt. Bevorzugl liegi die Reakiionsieniperatur zwischen 80°C und 220"C. 

Stall Bulylkautschuk kann auch ein bereiis teilvemeizier Butylkauischuk als Ausgangsmaierial fiir die Herstellung des 
silanmodifizienen Bulylkauischuks verwcndei werden. 

Neben dem silanmoditizierten Bulylkauischuk besiehr die Dichlungsmasse aus weiieren Inhallsslotten, die die Higen- 
schafien der Dichlungsmasse verbessem. Bei diesen Inhaltssioffen handeii es sich um ihermoplasiische Poly mere; naiiir- lo 
liche und synthetische Kautschuke; klebrigmachende Zusalze; Vemetzungskatalysaloren. die die Ilydrolyse und Vernei- 
zung der Silangruppen kalalysieren; haft vermin elnde Subsianzen, wie Silane oder Meiallaie; Stabilisatoren, wie Antio- 
xidanrien; verslarkende und nichtverslarkende Fullsiolfe: Trocknungsmiltel. 

Beispiele fur thermoplastische Polyniere sind Polyoiefine als Homo- oder Copolymere, aufgebaul aus den Mononieren 
Ethylen, Propylen, n-Buten und deren hoheren Homologen und Isomeren, aus funktionellen Vinylverbindungen wie Vi- 15 
nylacetau Vinylchlorid, Styrol, a-MeihylsiyroL und aus ungesattigten Saurederivaien, wie Acrylsaure, Methacrylsaure, 
Acrylale, Methacryiale, Acrylnitril. Weiiere Beispiele sind Polyaniide, Poiyimide, Polyaceiale, Polycarbonate, Polyesier 
und Polyurethane und Mischungen aller erwahnten Poly mere. 

Natiirliche und synthetische Kautschuke konnen ausgewahlt werden aus der Gruppe der Homopolynieren von Dienen 
und der Gruppe der Co- und Terpolymeren von Dienen mil Olefinen. Beispiele sind Polybutadien, Polyisopren, Poly- 20 
chloropren, Styrol-Butadien-Kautschuk, Blockcopolymere mit Bloc ken aus Styrol und Butadien oder Isopren. Butylkau- 
ischuk, hochmolekulares Polyisobutylen, Ethylen-Propylen-Kaulschuk und Ethylen-Propylen-Dien-Kautschuk, bei- 
spielsweise mit Dicyclopentadien oder Ethylidennorbomen als Dien-Komponente. Die Kautschuke konnen auch in hy- 
drierter Form und auch in Mischungen eingesetzt werden. Die erfindungsgemaBe Dichtungsmasse kann jedoch auch 
ohne Kautschuke hergestellt werden, 25 

Klebrigmachende Zusiitze konnen ausgewahll werden aus der Gruppx; der naliirlichen und synthetischen, auch nach- 
traglich modifizicrtcn Harzc, die untcr andcrcm Kohlcnwasscrstoffharzc, Kolophonium und des sen Dcrivatc, Polytcr- 
pene und deren Derivate, Cumaron-Indenharze, Phenolharze und Acrylatharze umfassen, und aus der Gruppe der Poly- 
bulene, der Polyisobuiylene und der abgebauten fliissigen Kautschuke (z. B. Butylkauischuk oder EPDM), die auch hy- 
driert sein konnen. Es konnen auch Mischungen der aufgefuhrten klebrigmachenden Zusatze eingesetzt werden. 30 

Vemetzungskatalysatoren konnen alle Reagentien sein, die die Hydroiyse des mercaptogruppenhaltigen Silans und die 
nachfolgende Vemetzungsreaktion durch Kondensation der Silanolgruppen kalalysieren. Besonders bevorzugte Bei- 
spiele hierfur sind Zinnverbindungen, wie Dibutylzinndilaurat, Zinnoctylat, Dibulylzinndimaieat, Dibulylzinndiacetyla- 
cetonal und Reaktionsprodukte von Dibulylzinnoxid und Ester der Phtlialsaure, Acetylacetonatkomplexe, wie Alumi- 
nium-tris-acetylacetonat, Zirkon-telra-aceiylacetonat oder Titan-tetra-acetylacetonat, Aminverbindungen und deren De- 35 
rivale, wie Butylamin, Dibutylamin, Octylainin, Monoethanolamin, Diethanolamin, Triethanolamin, Morpholin, Diethy- 
lentriamin, Triethylentetramin usw., sowie Mischungen der erwahnten Vemetzungskatalysaloren. Die erfindungsgemaBe 
Dichtungsmasse kann jedoch auch ohne Vemeizungskaialysaioren hergestellt werden. 

Haftvermittelnde Subsianzen konnen ausgewahh werden aus der Gruppe der Silane, die beispielsweise 3-Glycidyiox- 
ypropyl-triaikoxysilan, 3-Aminopropyl-lrialkoxysilan, N-Aminoethyl-3-aminopropyl-lrialkoxysilan, 3-Melhacrylox- 40 
ypropyl-trialkoxy silan, Vinyltrialkoxysilan, iso-Butyl-trialkoxysilan, 3-MercaptopropyI-Uialkoxysilan umfassen kon- 
nen, aus der Gruppe der Kieselsaureester, z. B. TeU-aalkylorthosilikaie, und aus der Gruppe der Metallate, z. B. Tetraal- 
kyltitanate oder Tetraalkyizirkonate, sowie Mischungen der aufgeflihrten haftvermittelnden Subsianzen, Die erfindungs- 
gemaBe Dichtungsmasse kann jedoch auch ohne haft veniiilt elnde Subsianzen hergestellt werden. 

Stabilisatoren konnen Anlioxidaniien vom Typ der sterisch gehinderten Phenole (z. B. Tetrakis[methylen-3-(3,5-di- 45 
ierl-butyl-4-hydroxyphenyl)propionar]methan) oder vom Typ der schwefelbasierenden Antioxidantien wie Mercaptane, 
Sulfide, Polysulfide, Thiohamstoff, Mercaplale, Thioaldehyde, Thioketone usw. sein und entweder alleine oder in Mi- 
schungen eingesetzt werden. 

Beispiele fur verslarkende und nichtverslarkende Fullstoffe sind RuB, gefallte oder pyrogene Kieselsaure, gefallte 
oder gemahlene Kreide (auch oberflachenbehandelt). Ton, Kaolin, Talkum, Quarz, Titandioxid, Glasfasem, KohlenslofF- 50 
fasem, Graphit, Aluminium- und Zinkpulver und Mischungen davon. 

Als Trocknungsmiltel konnen wasserbindende Fiillsloffe eingesetzt werden, z, B. Kieselgel. Calciumoxid oder Zeo- 
hlhe mit definierten Porendurchmessem. Besonders bevorzugt sind Zeohthe mit einem Porendurchmesser von 3 Angst- 
rom, die sehr effektiv Wasser binden konnen, aber nicht zur Aufnahme von Gasen, wie Slickstoff, Sauerstoff oder Argon 
geeignet sind und dadurch nicht zu verslarkter Scheibendeflektion bei Temperaturschwankungen fiihren. Es konnen auch 55 
Mischungen der 'irocknungsmittel eingesetzt werden. 

Die Dichlungsmasse wird hergestellt durch Mischung des silanmodifizienen Bulylkauischuks mil weiieren, oben be- 
schriebenen Inhaltssioffen in einem geeignelen Aggregai (Kneter, Doppelschnecken- oder Einschneckenextruder) unter 
hoher Scherung. Optional kann die Mischung unter Schutzgas oder Vakuum durchgefuhrt werden. \bn Vorteil ist, daB 
fiir diesen Verfahrensschrilt das gleiche Aggregai, in dem die Silanmodifizierung des Butyl kautschuks durchgefuhrt 60 
wurde, benutzt werden kann. 

In einer weiteren Ausfuhrungsform der Erfindung kann auch eine zweikomponentige Dichtungsmasse verwendet wer- 
den, in der der silanmodifiziene Butylkauischuk zusammen mit weiteren Inhaltsstoflfen eine erste Komponente und der 
Katalysator zusammen mit FiillstotYen, klebrigmachenden Zusatzen oder thermoplastischen Polymeren die zweile Kom- 
ponente bildei. Die Mischung der bei den Komponenten erfolgt dabei in einer Mischapparatur kurz vor dem Auflrag der 65 
Dichtungsmasse auf die Glastafel. Aufgrund der Abkiihlung nach dem Auflrag erreicht die Masse im Gegensatz zu bis- 
her bekannten zunachst pastosen zweikoniponeniigen Dichlungsmassen, deren Eigenfesligkeil erst durch die Vemet- 
zungsreaktion aufgebaul wird, bereils unmittelbar nach der Fertigung der Isolierglaseinheil die fiir die Handhabung no- 
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lige Eigenfestigkeit. Von Vorteil bei dieser Ausfuhrungstbrni ist die bessere Lagersiabilitar der beiden Komponenien. 

In einer weiieren Ausfuhmngsfomi kann die zweiie Koniponenie Wasseroder wasserabgebende Fullsioffe (z, B. Hy- 
drogencarbonale, Hydrogensulfate, Phosphate, Phosphite, Hydroxide, Borsaure, Tone usw.) enlhalten, die die Vernei- 
zung der Dichtungsniasse und daniit die Aushartung vorteilhafterweise beschleunigen. Die Mischung der beiden Kom- 
5 ponenten ertblgt aiich hier kurz vor deni Anftrag der Dichtungsniasse auf die Glastafel. 

Die erfindungsgeinafie Dichtungsniasse kann zur Produktion von Mehrscheibenisolierelas ohne zusiitzlichen Absland- 
halter eingesetzi werden und nininii dabei folgende Aufgaben wahr: 

- Abstandhaller zwischen den Glasiateln des Mehrscheibenisoliergiases; 

- Matrix flir das Trocknungsmiitel zur Trocknung des durch die Glasiafeln und den Randverbund gebildelen \blu- 
mens in der Isolierglaseinheit; 

- Sperre fur Wasserdampf, der das Bestreben hat, von auBen durch die Dichtungsniasse in die Isolierglaseinheit zu 
gelangen; 

- Sperre fur Gase, die das Bestreben haben, aus der Isolierglaseinheit durch die Dichtungsmasse nach auBen zu ge- 
langen; 

- elastische Randversiegelung. 

Die fur die Handhabung der gefertigien Isolierglaseinheit notige Eigenfestigkeit der Dichtungsniasse wird bereits un- 
mittelbar nach der Ferligung durch Abkiihlung nach dem Auftrag erziell. Hierin liegt ein Vorteil gegenuber den her- 
kommlich verwendeten raumtemperaturhartenden zweikoinponentigen Dichtungsmassen auf Basis von Polysulfid oder 
Polyurethan, die erst im Laufe einer Vemetzungsreaktion von einer pastosen Masse zu einem vemetzten formstabilen 
Korper reagieren. Die Silanmodifizierung der erfindungsgemaBen Dichtungsmasse ermoglichl zuin einen eine bessere 
Adhasion an der polaren Glasoberflache und zum anderen eine durch Feuchtigkeii eingeleitete Quervemetzung und da- 
niit eine hohere ElasUzitai der Dichtungsmasse. 

Das Mehrscheibenisolierglas, hergestellt niit der erfindungsgemaBen Dichtungsmasse, kann auch zur Verbesserung 
der Wanuedainiii- und Schallschutzeigenschallen iiberwiegend mil mindesiens einem Edelgas (z. B. Argon, Krypton 
odcr Xenon), mindcstcns mit cincm Schwcrgas (z. B. Schwcfclhcxafluorid) odcr Mischungcn der beiden Gasartcn gc- 
fiillt sein. 

Das Verfahren zur Herstellung von Mehrscheibenisolierglas unter Verwendung der erfindungsgemaBen Dichtungs- 
masse gliedert sich in folgende Schritte: 

- Auftrag der erfindungsgemaBen Dichtungsmasse auf den Randbereich einer Glastafel mittels einer geeigneten 
Apparatur (z. B. Extruder oder FaBpumpe); 

- deckungsgleiches Auflegen einer zweiten Glastafel auf die Dichtungsniasse; 
35 - Verpressung der Isolierglaseinheit auf die vorgegebene Dicke; 

- optional Fullung des Volumens in der Isolierglaseinheit mit Edelgas und/oder Schwergas; 

- optional Wiederfiolung der Verfahrensschritte bei Mehrscheibenisolieiglas mit niehr als zwei Glastafeln. 

Bei Verwendung einer zwei komp>oneniigen Dichtungsmasse ist als zusatzhcher, erster Verfahrensschritt die Mischung 

40 der beiden Komponenlen vorgesehen. 

Das auf diese Weise hergestellte MehrscheibenisoHerglas kann als Bauisolierglas, als Fahrzeugisolierglas oder als 
Schiffsisolierglas verwendet werden. 

Die erfindungsgemiiBe Dichtungsmasse zur Produktion von Mehrscheibenisolierglas ohne zusatzlichen Abstandhaller 
hai den Vorteil der verbesserten Bestandigkeit gegenuber Witien-ingseinfliissen im Vergleich zu den herkommlich ver- 

45 wendeten Versiegelungsdichtstoffen in der Isolierglasproduktion auf Basis von Polysulfid oder Polyurethan (vor allem 
gegenuber UV-Bestrahlung und hoher Luftfeuchtigkeit) unter gleichzei tiger guter Wasserdampfbarrierewirkung und 
Haltung am Glas. AuBerdem ermoglicht sie die kostengiinstige Produktion von Mehrscheibenisolierglas unter Einspa- 
rung von mehreren Produktionsschritten, verglichen mit den herkomnihchen Verfahren. Des weiteren lassen sich bescha- 
digte oder unbrauchbar gewordene Isolierglaseinheiten, die nach diese m ProzeB hergestellt wurden, leichter als die nach 

50 den herkommlich verwendeten Systemen produzierten Einheiten, deren Randabdichtung als Verbundmaterial ausgebil- 
det ist, in die Einzelkomponenten Glas und Dichtungsmasse trennen; diese Einzelkomponenten konnen wieder einem 
Recycel-ProzeB zugefiihrt werden. 

Die die erfindungsgemaBe Dichtungsmasse enthaltenden Produkte zur Herstellung von Mehrscheibenisolierglas ha- 
ben den Vorteil, daB die Vemetzung durch Feuchtigkeii, die entweder von auBen durch Difiusion in die Dichtungsmasse 

55 eindringt oder bereits in der Dichtungsmasse enlhalten ist, bewirkt wird. Bei der Vemetzung kondensieren Si-OH Grup- 
pen unter Bildung von Wasser. Wenn X eine hydrolisierbare Gruppe ist, werden die Si-OH Gruppen zunachst durch Hy- 
drolyse gebildet, wobei auf naturfiche Umgebungsfeuchugkeit oder auf wasserabgebende Zusatzstoflfe zuruckgegriffen 
werden kann. Die wahlweise enthaltenen Vemetzungskatalysatoren beschleunigen die Ilydrolyse und/oder die Konden- 
sation. Diese Vemetzung kann vor oder nach der weiteren Anwendung durchgefuhrt werden. Dies hat eine gewiinschte 

60 Erhohung der FJastizitat zur Folge. Von Vorteil ist auch, daB sich die erfindungsgemaBe Dichtungsmasse durch eine 
groBe Adhasion an polaren Oberflachen auszeichnet. 

Die erfindungsgemaBe Dichtungsmasse, bzw. Produkte, die die erfindungsgemaBe Dichtungsmasse enlhalten, konnen 
fur die weitere Anwendung durch geeignete Methoden geformt werden. Dies kann z. B. durch einen Extruder oder, bei 
einer hinreichend hohen Temperatur von z. B. 100 bis 200**C (in diese m Temperaturbereich ist die Viskositat der Dich- 

65 tungsmasse hinreichend klein), durch eine Pumpe mit nachfolgender Diise erfolgen. Dieser geformte Korper kann vor- 
teilhafterweise unter dem EinfiuB von FeuchUgkeit vemetzen. 

In den folgenden Beispielen werden verse hiedene Ausfiihrungsformen der beanspruchten Dichtungsmasse naher be- 
schrieben. Alle Prozentangaben sind, sofem nicht anders bezeichnet, (Jewichtsprozent. 
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Die Bcispiele 1 bis 3 und die Vergleichsbeispiele A-^und B eriauiern die Reakiion von Burylkautschuk mil eineiu iner- 
capiofunklionellein Silan iiiit und ohne Radikalbildner. Unier erfindungsgcmaBen Reakiionsbedingungen (Beispiele 1 
bis 3) entstehi dabei ein feuchligkeiisvemetzendes Polymer. 

Beispiele 1 bis 3 (Unisetzungen von Butylkautschiik niit inercaptofunkiionelleiii Silan und Radikalbildner) 5 

Mischungen aus Butylkaiuschuk, 3-Mercapto-propyltrinieihoxysilan, Azo-bis-isobutyronitril und Stabilisaior (dieser 
nur in den Beispielen 1 und 3) wurden in einen geheizlen Kneier gegeben (Einsatzniengen und Teniperaturen siehe Ta- 
belle I). 

10 

Tabelle 1 

Umser/ung von Burylkautschuk mit mercaptofunkrionelleni Silan (Beispiele 1 bis 3) 





Beispiel 1 


Beispiel 2 


Beispiel 3 


Butylkautschuk 


50,6 g (85,2%) 


100,0 g (92.3%) 


150.1 g (91.9%) 


3-Mercapto- 
propyltrimethoxysilan 


7.9 g (13.3%) 


7,7 g (7.1 %) 


11,5g (7,0%) 


Azo-bis-isobutyronitril 


0.66 g (1.1 %) 


0.67 g (0.6 %) 


1,0 g (0.6%) 


Stabiiisator 


0.25 g (0,4 %) 




0,75 g (0.5%) 


Temperatur/°C 


150 


150 


100 



Jeweils nach zweistundigem Kneten wurde die Masse entnommen und eine Probe von 0,5 g der Mischung in 10 ml 25 
Hexan gelosL. Nach Zugabe von 0,25 ml einer 5%igen Hexaniosung von Dibulylzinndilaural wurde die Losung auf Was- 
scr gcgcbcn. Bci alien Probcn war die cntstandcnc Folic nach Abdampfcn dcs Hcxans nicht mchr in Hcxan loslich. Dies 
zeigt, dafi das Silan in den erfindungsgemafien Beispielen 1 bis 3 kovaienl an das Polymer gebunden war und das Poly- 
mer feuchtigkeitsvernetzend war. 

30 

Vergleichsbeispiele A und B (Umsetzung von Butylkautschuk mit mercaptofunktionellem Silan ohne Radikalbildner) 

Mischungen aus Butylkautschuk, 3-Mercapto-propyltrimethoxysilan und Stabiiisator wurden in einem geheizten Kne- 
ter gemischt (Einsatzinengen und Temperaturen siehe Tabelle 2). 

35 

Tabelle 2 



Umsetzung von Butylkautschuk mit mercaptofunktionellem Silan ohne Radikalbildner (Vergleichsbeispiele A und B) 





Vergieichsbeispiel A 


Vergieichsbeispiel B 


Butylkautschuk 


50.0 g (92,5%) 


50,0 g (92.5%) 


3-Mercapto- 
propyltrimethoxysi Ian 


3.8 g (7,0%) 


3,8 g (7.0%) 


Stabiiisator 


0.25 g (0,5 %) 


0,25 g (0.5%) 


TemperaturrC 


100 


150 



Nach zweistundigem Mischen wurde die Masse entnommen und wie in Beispiel 1 jeweils mit einer Probe von 0,5 g 
die Vemetzbarkeit untersucht. Die hierbei erhaltenen Folien waren in Hexan und Benzin loslich, das heiCt, die Ausbil- 50 
dung einer koValenten Bindung zwischen Silan und Polymer fand nicht statt und das resultierende Polymer war nicht 
feuchtigkeitsvernetzend. 



Vergleichsbeispiele C\ D und E (Umsetzung von Butylkautschuk mil Vmylsilan und Radikalbildner) 

55 

Mit diesen Vergleichsbeispielen soil gezeigt werden, daB durch Umsetzung von Butylkautschuk mit einem Vinylsilan 
unter Einwirkung verschiedener Radikaliniiiaioren kein feuchtigkeitsvemetzendes Polymer enlsteht. 

Mischungen aus 50,0 g (93,1%) Butylkautschuk, 0,25 g (0,5%) Stabiiisator, 0,45 g (0,8%) Radikalbildner 
(Vergieichsbeispiel C: Dibenzoylperoxid; 

Vergieichsbeispiel D: Dicumylperoxid; ^ 
Vergieichsbeispiel E: Azo-bis-isobutyronitril) 

und 3,0 g (5,6%) Vinyltrimethoxysilan wurden in einem Kneter bei 100 bis 150T drei Slunden geknelet. Nach Ent- 
nahme der Mischungen wurden diese analog Beispiel 1 auf ihre Vemetzbarkeit untersucht. Die erhaltenen Fohen waren 
in Hexan und Benzin voilkommen loslich, d. h. nicht feuchtigkeitsvernetzend. Dies zeigt, daB sich Butylkautschuk mit 
Vinylsilan als einem Silan ohne Mercaptogruppe auch unter Einwirkung verschiedener Radikalinitiatoren nicht erfin- 65 
dungsgemaB modifizieren laBt und kein gewiinschtes feuchtigkeitsvemetzendes Polymer enlsteht. 

In den folgenden Beispielen wurde silanmodifizierter Butylkautschuk mit weiteren Inhaltsstoflfen zu erfindungsgcma- 
Ben Dichtungsmassen gemischt. Mit diesen Dichtungsmassen wurden durch Extrusion von Dichtungsmasse auf (Has 
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Haflprufkorper (Aufbau: Glas/Dichiungsmasse/GIas) mit'einer Schichtdicke der Dichiungsmasse von 4 mm und einer 
Haftfiiiche von 49 mm x 15 mm hergesteili. Die Haft prufkorper wurden verschiedenen Umwelteinfliissen ausgeseizt und 
nach verschiedenen 2^ilen (2 bis4 Wochen) auf Zug mit einer Zuggeschwindigkeit von lOO mm/min getestei. Geniessen 
wurde die Zugkraft, die pro Hafrflache zur Zerstorung der Prufkorper notwendig ist. Auf diese Weise wurde uniersuchl, 
S welchen EinfluB die erfindungsgeniaRe Silanniodifiziernng von Butylkauischuk auf die Alteningsbestandigkeir der Glas- 
verklebungen hai, die mil Hilfe der erfindungsgen»a6en Dichiungsmassen (welche silanmodifizierten Butylkauischuk 
enihalten) hergesteili wurden. 

Beispiel 4 (Mischung des silanmodihzierten Butylkaulschuks mil weiieren Inhaltssiotten zu einer Dichiungsmasse) 

It) 

In einem auf 100°C vorgeheizten Kneter wurden 96,0 g (31, S%) silanniodifizierter Butylkauischuk (hei^estellt nach 
Beispiel 3) mit 48,0 g (15,9%) nichtverstarkendem RuG, 8,0 g (2,7%) pyrogener Kieselsaure, 60,0 g (19,9%) Trock- 
nungsmittel. 48,0 g (15,9%) Ethylen-Propyi en -Copolymer (Rrweichungstemperatur: 110°C) und 1 ,47 g (0,49%) Siabili- 
sator geknetet. Nach 15 Minuten wurden 30,0 g (10,0%) niedeniiolekulares Polyisobutylen und 10,0 g (3,3%) Ethylen- 
15 Propylen-Copolymer (Erweichungstemperaiur: 120°C) hinzugegeben und fiir 10 Minuten geknelel. Danach wurden 
0,03 g (0,01%) Dibutylzinndilaurat hinzugegeben und die Mischung weitere 5 Minuten geknetet. Nach zweistiindigem 
Kneten unier Vakuum wurde die Masse aus dem Kneter entnommen. Die mit dieser Dichiungsmasse heiTgestellten Pruf- 
korper zeigten gute Hafiungseigenschaften auch nach Warmwasser- und UV-Wasser-Lagerung (Ergebnisse siehe Tabelle 

3). 

20 

Vergleichsbeispiel F (Mischung von nichtsilanmodifizierleni Butylkauischuk mil weiteren InhaltsstofFen) 

In einem auf 100°C vorgeheizten Kneter wurden 96,0 g (31,8%) Butylkauischuk mit 48,0 g (15.9%) nichlverslarken- 
dem RuB, 8,0 g (2,7%) pyrogener Kieselsaure, 60,0 g (19,9%) Trocknungsmittel, 48,0 g (15,9%) Ethylen-Propylen-Co- 
25 polymer (Erweichungstemperaiur: llOX) und 1,50 g (0,50%) Stabilisator geknelel. Nach 15 Minuten wurden 30,0 g 
(10,0%) niedennolekulares Polyisobutylen und 10,0 g (3,3%) Elhylen-Propylen-Copolymer (ErweichungsleiiiperaLur: 
120°C) hinzugegeben und fur 10 Minuten gckncicl. Nach zwcislundigcm Knclcn unlcr Vakuum wurde die Masse aus 
dem Kneter entnommen. Die mil dieser nicht erfindungsgemaBen Dichiungsmasse hergestellten Prufkorper wurden auf 
ihre Hafiungseigenschaften uniersuchl (Ergebnisse siehe Tabelle 3). 

30 

Vergleichsbeispiel G (Mischung von nichtsilanmodifiziertem Butylkauischuk mil Silan und weiteren Inhallsstoffen) 

In einem auf 100°C vorgeheizten Kneter wurden 89,0 g (29,5%) Butylkauischuk mit 48,0 g (15.9%) nichtverstarken- 
dem RuB, 8,0 g (2,7%) pyrogener Kieselsaure, 60,0 g (19,9%) Trocknungsmittel, 48,0 g (15,9%) Eihylen-Propylen-Co- 

35 polymer (Erweichungsiemperatur: 110°C) und 1,47 g (0,49%) Stabilisator geknetet. Nach 15 Minuten wurden 7,0 g 
(2,3%) 3-Glycidyloxy-propyitrimethoxysilan, 30,0 g (10,0%) niedermolekulares Polyisobutylen und 10,0 g (3,3%) 
Elhylen-Propylen-Copolymer (Erweichungstemperaiur: 120°C) hinzugegeben und fiir 10 Minuten geknetet. Danach 
wurden 0,03 g (0,01%) Dibutylzinndilaurat hinzugegeben und die Mischung weitere 5 Minuten geknetet. Nach zwei- 
stundigem Kneten unter Vakuum wurde die Masse aus dem Kneter entnommen. Die mit dieser nicht erfindungsgemaBen 

40 Dichiungsmasse hergestellte PriitTcorper wurden auf ihre Haftungseigenschaften untersucht (Ergebnisse siehe Tabelle 3). 



Tabelle 3 

Haftwerte von Priifkorpem nach Beispiel 4 und nach den Vergleichsbeispielen F und G bei verschiedenen Lagerbedin- 
45 gungen (Werte in MPa) 



Lagerung 


Beispiel 4 


Vergleichsbeispiel F 


Vergleichsbeispiel G 


14 Tage Raumtemperatur 


1.1 ±0,1 


1,2 ±0,1 


1,1 ±0,1 


7 Tage Raumtemperatur; 7 
Tage 70°C, Wasser 


1,1 ±0,1 


0.1 ±0,1 (a) 


0,4 ±0,1 (a) 


7 Tage Raumtemperatur; 7 
Tage 70''C. trocken 


1,0 ±0.1 


0,9 ±0,1 


0,9 ±0,1 


7 Tage Raumtemperatur; 21 
Tage UV-Wasser-Lagerung 


1,3±0.1 


-(b) 


0,4 ±0,1 



(a) Ein Prufkorper ist wahrend der Lagerung zerfallen. 

(b) Alle Prufkorper sind wahrend der Lagerung zerfallen. 



Aus den in Tabelle 3 dargestellten Ergebnissen kann entnomnien werden, daB nur die mit der erfindungsgemaBen 
Dichiungsmasse hergestellten Haftpriifkorper bei alien gewahlten Lagerbedingungen gute Haftwerte aufwiesen, wah- 
rend die mit nicht erfindungsgemaBer Dichtungsmasse her^gestellten Haftpriifkorper gegeniiber Wasser und UV-Bestrah- 
lung kaum oder gar nicht bestandig waren. 

65 

Beispiel 5 (Mischung des silanmodifizierten Butylkautschuks mit weiteren Inhaltsstoffen) 
In einem auf 150'*C! vorgeheizten Kneter wurden 2400 g (35,5%) silanniodifizierter Butylkautschuk (hergestelit nach 
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BeispieI-3) niit 845 g (12,5%) nichtverstarkendeni RuB. 122 g (1,8%) pyrogener Kieselsaure. 1014g (15,0%) Trock- 
nungsniiiiel. 1400 g (20,7%) Eihylen-Propylen-Copoiynier (Erweichungsiemperatur: 110°C) und 33,1 g (0.49%) Stabi- 
lisator geknetet. Nach 15 Minuten wurden 950 g (14.0% ) niedemiolekulares Polyisobuiylen hinzugegcben und fiir 
10 Minuten gekneiei. Danach U'urden0,68 g (0,01%) Dibutylzinndilaurat hinzugegeben und die Mischung weiiere 5 Mi- 
nuten geknetet. Nach zweistOndigeiii Kneien unier Vakuiini wurde die Masse aus deni Kneler entnoninien. Die niit dieser 5 
Dichtungsniasse hergestellie Priifkorper zeigten gute Haftungseigenschaflen auch nach Wamiwasser- und UV-Wasser- 
Lagerung (Ergebnisse siehe Tabeile 4). 

Beispiel 6 (Mischung des silanmodihzienen Butylkautschuks niit weiteren Inhaltsstotten) 

10 

In eineni auf 150°C vorgeheizten Kneter wurden 2000 g (25,9%>) silanniodifizierter Butylkautschuk (heigestellt nach 
Beispiel 3) mit 650 g (8,4%) hochverstarkendem RuB, 190 g (2,5%) pyrogener Kieselsaure, 1600 g (20,7%) Trocknungs- 
mittel, 385 g (5,0%) Talkurn, 1 230 g (1 6,0%) Rthylen-Propy I en- Copolymer (Tirweichungsrernperatur: 1 1 OX^) und 37,8 g 
(0,49%) Stabilisator geknetet. Nach 15 Minuten wurden 485 g (6,3%) niedeniiolekulares Polyisobutylen, 850 g (11,0%) 
hydriertes Kohlenwasserstoffharz und 285 g (3,7%) Ethylen-Propylen- Copolymer (Erweichungstemperatur: 120°C) 15 
hinzugegeben und fiir 10 Minuten geknetet. Danach wurden 0,77 g (0,01%) Dibutylzinndilaurat hinzugegeben und die 
Mischung weitere 5 Minuten geknetet Nach zweistundigem Kneten unter Vakuuni wurde die Masse aus dem Kneter ent- 
nominen. Die mil dieser Dichtungsmassehergesteliten Priifkorper zeigten gute Haftungseigenschaften auch nach Wami- 
wasser- und UV-Wasser-Lagerung (Ergebnisse siehe Tabeile 4). 

20 

Beispiel 7 (Mischung des silaniiiodifizierten Butylkautschuks mil weiteren Inhaltsstotfen) 

In einem auf 150°C vorgeheizten Kneter wurden 2100 g (26,7%) silanniodifizierter teilvemetzter Butylkautschuk 
(hergestellt nach Beispiel 3) mit 750 g (9,5%) hochverstarkendem RuB, 210 g (2,7%) pyrogener Kieselsaure, 1230 g 
(15,7%) Trocknungsniittel, 1050 g (13,4%) Ethylen-Propylen-Copolymer (Erweichungstemperatur: llO^'C) und 38,5 g 25 
(0,49%) Stabilisator geknetet. Nach 15 Minuten wurden 86,5 g (1,1%) 3-Glycidyloxypropyl-trialkoxysilan, 1180 g 
(15,0%) nicdcrmolckularcs Polyisobutylen, 835 g (10,6%) hydriertes Kohlenwasserstoffharz und 380 g (4,8%) Ethylcn- 
Propylen-Copolymer (Erweichungstemperatur: 120°C) hinzugegeben und fiir 10 Minuten geknetet. Danach wurden 
0,79 g (0,01%) Dibutylzinndilaurat hinzugegeben und die Mischung weitere 5 Minuten geknetet. Nach zweistundigem 
Kneten unter Vakuum wurde die Masse aus dem Kneter entnommen. Die mit dieser Dichtungsniasse hergestellie Priif- 30 
korper zeigten gute Haftungseigenschaften auch nach Wannwasser- und UV-Wasser-Lagerung (Ergebnisse siehe Tabeile 
4). 

Vergleichsbeispiel H (herkonimlicher Polysulfid-Dichtstoff) 

35 

Zum Vergleich werden in Tabeile 4 die Priifergebnisse der Haftung eines bekannten Polysulfid-Dichtstoffes zur Ver- 
siegelung von Mehrscheibenisolierglas aufgefuhrt. 

Vergleichsbeispiel J (herkommlicher Polyurethan-Dichtstoff) 

40 

Zum Vergleich werden in Tabeile 4 die Priifergebnisse der Haftung eines bekannten Polyureihan-Dichtstoffes zur Ver- 
siegelung von Melirscheibenisolierglas aufgefuhrt. 
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Tabelle 4 

Haftwerte von Priifkorpem nach den Beispielen 5 bis 7 und den Vergleichsbeispielen H und J (Werte in MPa) 



5 


Lagerung 


Beispiel 5 


Beispiel 6 


Beispiel 7 


Vergleichsbei 
spiel H 


Vergleichsbei 
spiel J 




1 4 Tage 


1,2 ±0,1 


1,3±0,1 


1.3±0,1 


1,2±0,1 


1,1 ±0,1 




Raumtem- 












10 


peratur 














7 Tage 


1.3 ±0,1 


1.2 + 0,1 


1.1 +0.1 


0,9 ±0.1 


0,9 ±0,1 




Raumtem- 












15 


peratur; 7 
Tage 70'C, 
Wasser 




t 

1 










7 Tage 


1,1+0,1 


1,2 ±0.1 


1.4±0.1 


1.2 ±0,1 


1,1 ±0.1 




Raumtem- 












20 


peratur; 7 
Tage 70°C, 
trocken 














7 Tage 


1,3±0,1 


1.3 ±0,1 


1.3±0,1 


0,8 ±0,1 


0,9 ±0.1 


25 


Raumtem- 
peratur; 21 
Tage UV- 

Wasser- 












30 1 


Lagerung 













Tabelle 4 zeigt, da6 die mit den erfindungsgemaBen Dichtungsmassen her|!estellten Haftprufkorper nnindestens ebenso 
gute, leilweise sogar hohere Haftwerte aufweisen wie die mit bekannten Dichtstotfen hergestellten Haftpruflc6rf>er. 

35 Beispiel 8 (TTerstellung und Priifung von Mehrscheibenisolierglas) 



Mit den Dichtungsmassen aus den Beispielen 4 bis 7 wurden durch Extrusion Strange der Abmessung 16 mm x 8 mm 
geformt, diese auf den Randbereich einer Glasscheibe (der Abmessungen fiir das NormpriifmaB 350 mm x 500 mm) auf- 
gelegt, eine zweite Glasscheibe biindig dariibergelegt und die Isolierglaseinheit auf Abstand (Scheibenzwischenraum: 
40 12 mm) verpressi. 

AUe diese Mehrscheibenisolierglaseinheiten wurden in Anlehnung an DIN 1 286, Teil 1 , gepriift und zusatzlich weiie- 
ren Tests unierworfen, wie z. B. Konstant lagerung (bei 52°C und 100% relativer Luftfeuchtigkeit), Freibewitterung, 
Druck-/Sog-Wechselbelastung in einer Unterdruckkammer, Druckbeiastung, Scherung u, a.. Diese Tests zeigen vor al- 
lem die verbesserte Bestandigkeit der erfindungsgemaBen elasiischen Versiegeking gegeniiber Witteningseinfliissen im 
45 Vergleich zu den bisher im Regelfall verwendeten zweikomponentigen, raumtemperaturhartenden Dichtungsmassen, 
wie z. B. Polysulfid oder Polyurethan. 

Patentanspriiche 

50 1 . Dichtungsniasse zur Herstellung von Mehrscheibenisolierglas, bei welchem die Dichtungsmasse als Abstand- 

halter dient, dadurch gekennzeichnet, daB die Dichtungsmasse einen silanmodifizierten Bulylkauischuk enlhiill. 
2. Dichtungsmasse nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB sie folgende Zusammensetzung aufweist (An- 
gaben in Gewichtsprozent); 



(a) silanmodifizierler Butylkautschuk 5-70% 

(b) thermoplastische Polymere 5-40% 

(c) Kautschuke 0-40% 

(d) klebrigmachende Zusatze 5-50% 

(e) Vemetzungskatalysaioren 0-2% 

(f) haftvermittelnde Substanzen 0-5% 

(g) Stabilisatoren 0,1^% 

(h) verstarkende und nichrverstarkende Fiillsfoffe 5-60% 

(i) Trocknungsmittel 1-40% 



3. Dichtungsmasse nach den Anspriichen 1 und 2, dadurch gekennzeichnet, da6 sie folgende bevorzugte Zusam- 
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incRsetzung aufweist (Angaben in Gewichisprozeni): 




(a) silanmodifizierter Butylkautschuk 


10-60% 


(b) ihemiopiaslische Poly mere 


7-35% 


(c) Kautschuke 


2-35% 


(d) klebrigmachende Zusiiize 


6-40% 


(e) Vernetzungskatalysatoren 


0-1% 


(f) hafivennitielnde Substanzen 


0-3% 


(g) Siabilisaloren 


0,2-3% 


(h) verstarkende und nichtverstarkende Fiillstoffe 


7-50% 


(i)rrocknungsmiltel 


5-35% 



4. Dichtungsmasse nach den Anspriichen 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, da6 der silanuiodifizierte Butylkau- 
tschuk hergestellt ist durch Umsetzung von Butylkautschuk niit inindestens einem mercaptogruppenhalligen Silan, 15 
welches Hydroxy gruppen Oder hydrolysierbare Gruppen enthalt, und mit niindestens einem Radikalbildnen 

5. Dichtungsmasse nach den Anspriichen 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB der silanmodifi2yerle Butylkau- 
tschuk hergestellt ist durch Umsetzung von Butylkautschuk mit inindestens einem Radikalbildnen und mindestens 
einem mercaptogruppenhaltigen Silan, welches Hydroxy gruppen oder hydrolysierbare Gruppen enthalt und fol- 
gende Struktur aufweist: 20 



HS A- 



-Si- 
t 



o 



^'b 



^1 



wobei 

A gleich -(CH2)ni- oder -R^-NH-CO-NH-R^- oder -R^-O-R-"- oder -R^-S-R^- ist, und 
in eineZahl zwischen 1 und 10, bevorzugt 1 bis 6, besonders bevorzugt 3 ist, und 

R^ R- eine substituierte oder unsubstituierte Alkylgruppe mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen, oder eine substituierte 
oder unsubstituierte Arylgruppe mit 6 bis 20 Kohlenstoffatomen, oder eine substituierte oder unsubstituierte Aral- 
kylgruppe mil 7 bis 20 Kohlenstoffatomen ist, und 
R^ und R" gleich oder verschieden sein konnen. und 

X eine Hydroxygruppe oder eine hydrolysierbare Gruppe ist^ und bei mehreren X im Molekiil diese gleich oder ver- 
schieden sein konnen, und 
a gleich 0, 1 oder 2 ist, und 
b gleich 0, 1 , 2 oder 3 ist, und 
die Summe von a und b nicht groBer als 4 ist, und 
n eine ganze Zahl zwischen 0 und 19 ist, und 
R\ gleich (CH2)ni- Oder (CH2)„,-NH-(CH2)„,- ist, und 
R"* und R"* gleich oder verschieden sein konnen, 

6. Dichtungsmasse nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, daB 
A = -(CHi>)3-, a = 0, b = 0, n = 0, X = OCH3 ist, oder 

A = '{CH2)3-, a = 0, b = 0, n = 0, X = OEt ist, oder 

A = -(CH2)3-, a = 0,b=l,n = 0,X = OCH3, R" = CH3 ist. 

7. Dichtungsmasse nach den Anspriichen 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB der silanmodifizierte Butylkau- 
tschuk heigestellt ist durch Umsetzung von Butylkautschuk mit mindestens einem mercaptogruppenhaltigen Silan, 
welches Hydroxygruppen oder hydrolysierbare Gruppen enthalt, und mit inindestens einem Radikalbildner aus der 
Gruppe der Azoverbindungen, der Peroxidverbindungen oder der Redox initiatoren, 

8. Dichtungsmasse nach den Anspriichen 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, daB der silanmodifizierte Butylkau- 
tschuk durch Reaktion bei Temperaturen nahe bei oder iiber der Zerfallstemperatur des verwendeten Radikalbild- 
ners hergestellt ist. 

9. Dichtungsmasse nach den Anspriichen 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, daB der silanmodifizierte Butylkau- 
tschuk in einem Kneter, einem Einschnecken- oder einem Doppelschneckenextruder hergestellt ist. 

10. Dichtungsmasse nach den Anspriichen 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, daB der silanmodifizierte Butylkau- 
tschuk hergestellt ist durch Umsetzung von teilvemetzteni Rurylkautschuk mit mindestens einem mercaptogrup- 
penhaltigen Silan, welches Hydroxygruppen oder hydrolysierbare Gruppen enthalt, und mil mindestens einem Ra- 
dikalbildner. 

11. Zweikomponentige Dichtungsmasse nach einem der Anspriiche 2 bis 10 enthaltend als erste Komponente die 
Bestandieile (a) bis (c) und (f) bis (h) und als zweite Komponente den Vemetzungskatalysator (e). 

12. Zweikomponentige Dichtungsmasse nach einem der Anspriiche 2 bis 10 enthaltend als erste Komponente die 
Bestandteile (a) bis (h) und als zweite Komponente ein was seren thai tendes oder wasserabspaltendes Material. 

13. Verwendung der Dichtungsmasse nach den Anspruchen 1 bis 12 zur Herstellung von Mehrscheibenisolieiglas 
fiir Bauzwecke, fiir den Fahrzeugbau und fiir den SchifllDau. 
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14. Verwendung nach Anspruch 13, bei weljherdieDichiungsmasse als Multifunktionsdichistofl:' u[k1 z;ugleich als 
Abstandhalter, als Trocknungsrnitielniairix, aJs Wasserdanipf und Gasdilfusionssperre und als elasiische Randver- 
siegelung diem. 

15. Verwendung nach den Anspriichen 13 bis 14, bei der das Volunien ini Scheibenzwischenraum ubenviegend niit 
5 niindestens einein Edelgas oder eineni Schwergas odereiner Mischiing aiis beiden gefiillt ist. 

16. Verwendung nach den Anspriichen 13 bis 15, bei der der Auftrag der Dichiungsniasse auf den Randbereich ei- 
ner Glastafel, dann das deckungsgleiches Auflegen einer zweiten Glastafel, danach das Verpressen der Isolierglas- 
einheil auf die vorgegebene Dicke erfolgi und schlieBlich die Fuliung des VDluniens ini Scheibenzwischenraum niit 
niindesiens einem iidelgas oder eineni Schwergas oder einer Mischung aus beiden ertolgen kann. 

lu 17. Verwendung nach den Anspriichen 13 bis 16 zur Hersiellung von Mehrscheibenisolieigias inir niehr als zwei 

Clastateln. 

18. Verwendung nach den Anspriichen 13 bis 17, bei der die Komponenten der Zusammensetzung nach Anspruch 
11 oder 12 kurz vor Auftrag der Oichrungsmas.se auf die Glastafel geniischt werden, 
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